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EP 4 480 944 A1
Beschreibung

[0001] Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur Herstellung von aliphatischen Diisocyanaten durch Umsetzung der
entsprechenden aliphatischen Diamine mit Phosgen in der Gasphase.

[0002] Isocyanate werden in grofsen Mengen hergestellt und dienen hauptsachlich als Ausgangsstoffe zur Herstellung
von Polyurethanen. Da die Ublichen monomeren Diisocyanate in der Regel einen hohen Dampfdruck aufweisen, werden
insbesondere in der Lackanwendung aus Griinden der Arbeitshygiene daraus hergestellte Polyisocyanate verwendet.
Hierbei handelt es sich z.B. um Uretdione, Isocyanurate, Iminooxadiazindione, Biurete, Urethane, Allophanate oder
Harnstoffe, die aus den monomeren Diisocyanaten haufig in Gegenwart von Katalysatoren hergestellt werden. Hierzu
werden allerdings besonders hohe Anforderungen an die Reinheit der Monomere gestellt, da darin Ublicherweise
enthaltene Nebenkomponenten die Aktivitdt der Katalysatoren teilweise stark vermindern. Es miissen dann hohere
Katalysator-Konzentrationen oder langere Reaktionszeiten angewendet werden, was die Qualitat der resultierenden
Polyisocyanate z.B. im Hinblick auf Farbe und Lagerstabilitat deutlich verschlechtert.

[0003] Es ist daher wiinschenswert, dass bereits bei der Herstellung der monomeren Diisocyanate moglichst wenig
Nebenkomponenten, insbesondere chlorhaltige Nebenkomponenten, gebildet werden, um anschlieRend den Aufwand
zu ihrer Entfernung bzw. Minimierung, z. B. durch fraktionierte Destillation, in Grenzen zu halten.

[0004] Beispiele solcher Nebenkomponenten, die einen erhéhten Aufwand in der Reinigung der monomeren Diiso-
cyanate verursachen, stellen im Fall aliphatischer Diisocyanate die entsprechenden Chloralkylisocyanate dar, bei denen
eine NCO-Gruppe durch ein Cl-Atom ersetzt ist. Im Fall von 1,5-Pentandiisocyanat (im Folgenden als 1,5-PDI oder PDI
abgekirzt) also beispielsweise das 5-Chlorpentylisocyanat (im Folgenden als CPI abgekurzt) und im Fall von 1,6-
Hexandiisocyanat (im Folgenden als 1,6-HDI oder HDI abgekiirzt) das 6-Chlorhexylisocyanat (im Folgenden als CHI
abgekiirzt). Einerseits senkt die Bildung dieser Chloralkylisocyanate die Ausbeute an Diisocyanat bei der Phosgenierung,
andererseits wirken sie in spateren Oligo- oder Polymerisationen wegen ihrer Monofunktionalitat als Kettenabbrecher.
Auch ein hoher Gehalt an sogenanntem hydrolysierbarem Chlor (HC-Wert) stort bei der Weiterverarbeitung der mono-
meren aliphatischen Diisocyanate zu Polyisocyanaten, da es wie zuvor ausgefiihrt, zur Desaktivierung der blichen
Katalysatoren flihrt, die bei der Weiterverarbeitung eingesetzt werden, so dass allgemein monomere aliphatische
Diisocyanate mit HC-Werten von < 100 ppm, bevorzugt < 50 ppm eingesetzt werden.

[0005] Die Abtrennung von Chloralkylisocyanaten wie beispielsweise CPl oder CHI vom jeweils entsprechenden
Diisocyanat durch Destillation gestaltet sich schwierig, da sich deren Dampfdriicke sich meist nur wenig von denen des
jeweiligen Diisocyanats unterscheiden. Es ist deshalb erstrebenswert, schon in der Rohware mdglichst niedrige Gehalte
an Chloralkylisocyanaten zu erzielen, um den spateren Reinigungsaufwand und damit verbundene thermische Belastun-
gen des Produkts gering zu halten.

[0006] Die Herstellung von aliphatischen Diisocyanaten aus den entsprechenden Aminen ist an sich bekannt und kann
phosgenfrei (T. Lesiak, K. Seyda, Journal fir Praktische Chemie (Leipzig), 1979, 321 (1), 161 - 163) oder durch
Umsetzung mit Phosgen (z.B. W. Siefken, Justus Liebigs Ann. Chem. 562, 1949, S. 25 ff., (S. 122) oder DE 2 625
075 A1) erfolgen.

[0007] Bei der oben zitierten phosgenfreien Herstellung wird das Amin zunachst mit Ameisensaure zum Formamid
umgesetzt und dann mit Halogen in Gegenwart von tertiaren Aminen zum Isocyanat oxidiert. Nachteilig bei diesem
Verfahren ist, dass es sich um ein aufwandiges zweistufiges Verfahren handelt, wobei Nebenprodukte in betrachtlichem
Ausmal gebildet werden. Die hierdurch verursachten Ausbeuteverluste und der erforderliche hohe Reinigungsaufwand
vermindern die Wirtschaftlichkeit dieses Verfahrens.

[0008] DE 2 625 075 A1 beansprucht ein Verfahren zur Herstellung von Carbamidsaurechloriden und Isocyanaten,
dadurch gekennzeichnet, dass man Salze von primaren Aminen in fester Form in Anwesenheit einer Flissigkeit bei
erhohter Temperatur in einem Drehrohrofen, einem Schaufeltrockner oder in einem Wirbelbettreaktor mit Phosgen
umsetzt. Nachteilig an diesem Verfahren ist, dass es sich auch hier um ein mehrstufiges Verfahren handelt, bei demin der
ersten Stufe zunachst ein Aminsalz in einem Lésungsmittel hergestellt wird, das dann vor der Umsetzung mit Phosgen,
z.B. durch Filtration oder Zentrifugation und anschlieRender Trocknung, wieder entfernt werden muss. Dies ist zeit- und
kostenaufwandig und vermindert die Wirtschaftlichkeit dieses Verfahrens.

[0009] EP 0 100 047 A1 beschreibt die Bildung von CHI als Problem bei Phosgenierung von HDA, und beschreibt als
Lésung des Problems, das Hexamethylendiisocyanat statt durch Phosgenierung von HDA durch eine thermische
Spaltung entsprechender Hexamethylendialkylurethane herzustellen. Zwar wird aufgrund der Abwesenheit von Chlor
in diesem Verfahren kein CHI gebildet, doch erfordert das Verfahren zusatzliche Schritte flir die Synthese dieser
Dialkylurethane. Derartige Verfahren sind storanfallig und sowohl Aufwand als auch Ausbeute des Verfahrens sind
letztlich nicht zufriedenstellend, so dass es sich im groRtechnischen Malstab nicht gegen die Phosgenierung von HDA
durchsetzen konnte.

[0010] WO 2008/015134 A1 beansprucht ein Verfahren zur Herstellung von PDI, in dem biobasiertes Lysin in PDA
tberfiihrt wird, welches nachfolgend in PDI {iberfiihrt wird. Dabei kann die Uberfiihrung von PDA in PDI phosgenfrei oder
in Gegenwart von Phosgen erfolgen, wobei die letztere Variante in der Flliissigphase oder in der Gasphase erfolgen kann.
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Eventuell im PDI vorhandene stérende Verunreinigungen und MaRnahmen zu ihrer Vermeidung bzw. Minimierung
werden nicht erwahnt.

[0011] WO 2016/042125 A1 beschreibt ein Verfahren zur Herstellung von 1,5-PDI in der Gasphase, wobei die Gas-
Temperaturen der Edukte vor Eintritt in den Reaktor im Bereich von 230-320 °C liegen und die beiden Eduktstrome dem
Reaktor mittels einer Ringspaltdise zugefiihrt werden. In den Ringspalt dieser Dise und damit zwischen die beiden
Eduktstréome wird dabei ein Inertgasstrom eingebracht. Mit diesem Verfahren lassen sich Rohwaren mit einem recht
niedrigen Gehalt an CPI von <0,5 Gew.-%, bevorzugt <0,3 Gew.-% unter Herausrechnung des Lésungsmittels erzielen.
Beispielhaft ist als niedrigster Wert ein Gehalt von 0,286 FI.-% in einer GC-Analyse offenbart.

[0012] EP 3533785A1 beschreibteine Methode zur Herstellung von 1,5-PDI, wobei das Hauptaugenmerk nicht darauf
liegt, die Bildung chlorhaltiger Nebenkomponenten schon in der Reaktion zu unterdriicken, sondern vielmehr darauf,
diese spater durch eine Kombination von Reinigungsschritten, insbesondere umfassend einen Warmebehandlungs-
schritt, zu entfernen. Fir die Rohware nach dem Entgasen und dem Entfernen des Lésungsmittels sind allgemein HO-
Werte von 2000 ppm bis 20000 ppm offenbart. Uber das Vorhandensein der Nebenkomponente CPl oder ihre Entfernung
wird nichts mitgeteilt. Angesichts der hohen HC-Werte in der Rohware liegt jedoch die Vermutung nahe, dass auch CPl in
groReren Mengen entstanden sein muss. Auch dieses Verfahren erfordert zusatzliche Schritte, mindestens in Form einer
Warmebehandlung, was sich unglinstig auf seine Wirtschaftlichkeit auswirkt.

[0013] WO 2010/115908 A1 beschreibt die Herstellung von Isocyanaten in der Gasphase, wobei das Reaktionsgas
unmittelbar nach der Reaktion in einem Quench durch Zugabe eines flissigen Quenchmediums abgekuhlt wird, um die
Bildung von Nebenprodukten zu reduzieren bzw. zu vermeiden. Die Quenchflissigkeit enthélt dabei einen Teil des
Produktstroms und wird von gegebenenfalls enthaltenen Feststoffpartikeln befreit, um Ablagerungen in Rohrleitungen
und insbesondere in Zerstauberdiisen zu vermeiden. Fir die Zusammensetzung der Quenchflissigkeit sind beliebige
Zusammensetzungen zwischen 0 und 100% Isocyanat und Lésungsmittel offenbart. Eine Rohwarekonzentration oder
Mengenstréme aus denen auf diese Konzentration geschlossen werden kénnte, werden nicht genannt. Uber das
Vorhandensein von Chloralkylisocyanat wird nichts offenbart und entsprechend finden sich auch keine Hinweise auf
die Effekte unterschiedlicher Zusammensetzungen und Mengenstréme der Quenchflissigkeit auf die Bildung dieser
Nebenkomponente.

[0014] WO 2018/224530 A1 beschreibt ein Verfahren zur Herstellung von Isocyanaten, wobei das Reaktionsprodukt-
gemisch durch Inkontaktbringen mit einer Quenchfliissigkeit abgekiihlt wird, wobei die Quenchfllissigkeit organische
Lésungsmittel in einem Anteil von maximal 50 Gew.-% bezogen auf ihre Gesamtmasse umfasst und der Rest zu 100
Gew.-% aus dem herzustellenden Isocyanat besteht. Der so abgekiihlte Rohproduktstrom wird in einen flissigen und
einen gasférmigen Strom getrennt und der fliissige Strom zusammen mit einem weiteren fliissigen Lésungsmittelstrom
umfassend mehr als 50 Gew.-% an organischen Lésungsmitteln in einen Sammeltank eingeleitet wird. Durch diesen
weiteren Losungsmittelstrom wird der Gehalt an Lésungsmittel in der Isocyanat-Rohware, die als Quenchflissigkeit
eingesetzt wird, kontrolliert. Der Mengenstrom an Losungsmittel ist dabei so bemessen, dass sich die gewlinschte
Konzentration von maximal 50 Gew.-% L&sungsmittel in der Rohware einstellt, die als Quench-Flissigkeit in die
Quenchzone zurtickgefihrt wird. Einen Zusammenhang zwischen der Bildung von Chloralkylisocyanaten oder Neben-
produkten ganz allgemein mit der Konzentration der Isocyanat-Rohware wird nicht hergestellt. Es wird lediglich ausge-
fuhrt, dass der Verzicht auf eine obere, tUberwiegend Lésungsmittel enthaltende Quenchstufe in Verbindung mit dem
Einleiten des weiteren Losungsmittelstroms in einen der Quenchzone nachgelagerten Sammeltank sich nicht negativ auf
die Qualitat des Produkts auswirkt. Konkrete Ausflihrungsbeispiele sind nicht offenbart.

[0015] WO 2018/224529 A1 beschreibt ein Verfahren zur Herstellung von Isocyanaten, wobei auch hier das Reaktions-
produktgemisch nach Durchlaufen der Reaktionszone in einer Quenchzone abgekiihlt wird. Die verwendete Quench-
flussigkeit umfasst dabei maximal 25 Gew.-% an organischem Lésungsmittel. Beispielhaft sind Verfahren zur Herstellung
von Toluylendiisocyanat (TDI) offenbart, bei denen im Reaktorsumpf, wo die Isocyanat-Rohware zunachst anfallt, ein
Gehalt von 98 Gew.-% TDI in dieser Rohware vorliegt. Im Vergleichsbeispiel wurde an gleicher Stelle eine TDI
Konzentration von 35 Gew.-% beschrieben, die Ausbeute des Prozesses ist in diesem Fall mit 97,6 % etwas geringer
als fir das erfindungsgemaRe Verfahren. Da sich das Dokument vornehmlich mit dem aromatischen Diisocyanat TDI
befasst, ist es nicht verwunderlich, dass auf die Problematik von Chloralkylisocyanaten nicht weiter eingegangen wird.
[0016] Es besteht weiterhin ein Bedarf an einem effizienten und kostengiinstigen Verfahren zur Herstellung von
aliphatischen Diisocyanaten mit noch niedrigeren Gehalten an Chloralkylisocyanat und vorzugsweise auch insgesamt
geringen HC-Werten in der Rohware, das die Nachteile der Verfahren des Standes der Technik vermeidet.

[0017] Die Aufgabe wurde erfindungsgemaf geldst durch ein Verfahren zur Herstellung von aliphatischen Diisocyana-
ten durch eine Gasphasenphosgenierung der korrespondierenden aliphatischen Diamine, wobei ein Mengenstrom
mindestens eines aliphatischen Diamins mit Phosgen zu einem Reaktionsgemisch umgesetzt wird und das Reaktions-
gemisch zumindest teilweise in einer Quenchzone mit einer Quenchflissigkeit, enthaltend mindestens ein organisches
Lésungsmittel, in Kontakt gebracht wird, wodurch eine Rohwarelésung erhalten wird, dadurch gekennzeichnet, dass die
Quenchflissigkeit mit einem Mengenstrom und einem L&sungsmittelgehalt in die Quenchzone eingebracht wird, die
derartbemessen sind, dass die anfallende Rohwareldsung einen Gehaltan Lésungsmittel von 68 bis 88 Gew.-% aufweist.
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[0018] Das erfindungsgemafe Verfahren ist insbesondere geeignet fir die Herstellung von aliphatischen Diisocyana-
ten mit bis zu 17 Kohlenstoffatomen, vorzugsweise linearaliphatischen oder verzweigt linearaliphatischen Diisocyanaten
mit 4 bis zu 11 Kohlenstoffatomen. Beispiele flr solche linearaliphatischen oder verzweigt linearaliphatischen Diisocya-
nate sind 1,4-Butandiisocyanat, 1,5-Pentandiisocyanat (PDI), 1,6-Hexandiisocyanat (HDI), 2-Methylpentan-1,5-diiso-
cyanat, 2,2,4-Trimethylhexan-1,6-diisocyanat, 2,4,4-Trimethylhexan-1,6-diisocyanat und 1,8-Octandiisocyanat. Beson-
ders bevorzugte aliphatische Diisocyanate sind PDI und HDI, ganz besonders bevorzugtist PDI, bei dem das Diisocyanat
PDI und das entsprechende Chloralkylisocyanat, also 5-Chlorpentylisocyanat (CPI), beziiglich ihrer Dampfdriicke nur
einen sehr geringen Unterschied aufweisen. Entsprechend grof3 ist fiir PDI der Vorteil wahrend der Aufreinigung der PDI-
Rohware zum reinen PDI, der sich aus einem geringen CPI Gehalt dieser Rohware ergibt.

[0019] Die Phosgenierung von Diaminen in der Gasphase an sich ist bekannt und kann beispielsweise erfolgen, wie
beschriebenin EP 0289840B1,EP 1319655A2, EP 1555258 A1,EP 1275639 A1,EP 1275640 A1, EP 1449826 A1,
EP1754698B1,DE 10359627 A1 oder DE 102005042392 A1. Speziell die Phosgenierung von 1,5-Pentandiamin in der
Gasphase wurde beispielsweise in der WO 2016/042125 A1 beschrieben und kann erfolgen, wie dort beschrieben.
[0020] Als Diamine kénnen zur Durchfiihrung des erfindungsgemafien Verfahrens beispielsweise technische Diamine,
jeweils mit einer Reinheit von > 99% und einem Wassergehalt von <500 ppm zum Einsatzkommen. Das jeweilige Diamin
kann durch bekannte Verfahren sowohl aus petrochemisch basierter Herstellung sowie auch aus biobasierter Herstellung
und/oder Quelle stammen. Insbesondere fiir die Herstellung von PDI und HDI stammt das jeweilige Diamin oder eine
Vorstufe des Diamins bevorzugt aus biobasierter Herstellung und/oder Quelle. Unter Diaminen aus biobasierter Her-
stellung und/oder Quelle sind vorliegend solche Diamine zu verstehen, bei deren Herstellung eine Fermentation, also eine
Umsetzung mit Hilfe von Bakterien, Hefen oder Enzymen, stattgefunden hat, oder bei denen zumindest einer der
Ausgangsstoffe fir die Herstellung der Diamine ein nachwachsender Rohstoff ist. Besonders bevorzugt sind Diamine aus
biobasierter Herstellung und Quelle, also solche, bei denen beispielsweise ausgehend von Zucker oder Aminosauren das
Diamin in einer Fermentation hergestellt wird.

[0021] Vor der Durchfihrung des erfindungsgemaflen Verfahrens wird das Diamin in der Regel verdampft und
vorzugsweise auf 230°C bis 320°C, besonders bevorzugt auf 270°C bis 310°C, erhitzt und dann dem Reaktor, bevorzugt
Rohreaktor, zugefiihrt. Dabei kann dem Diamin ein Inertgas wie N,, He, Ar oder Dampfe eines inerten Lésungsmittels, z.
B. aromatischen Kohlenwasserstoffen mit oder ohne Halogensubstitution, beigemischt werden. Es ist jedoch zu be-
achten, dass Lésungsmittelddmpfe sich nicht immer vollstandig inert verhalten, so dass als Inertgasstrom bevorzugt N,
He oder Ar, besonders bevorzugt N, gewahlt wird.

[0022] Das bei der Phosgenierung verwendete Phosgen wird vor der Einspeisung in den Reaktor, ebenfalls vorzugs-
weise auf 230°C bis 320°C, besonders bevorzugt auf 270°C bis 310°C, erhitzt. Auch dem Phosgen kann ein Inertgas wie
N,, He, Ar oder Dampfe eines inerten Lésungsmittels, z. B. aromatischen Kohlenwasserstoffen mit oder ohne Halo-
gensubstitution wie z.B. Chlorbenzol, o-Dichlorbenzol, Toluol, Chlortoluol, Xylol, Chlornaphtalin oder Decahydrodro-
naphtalin, beigemischt werden. Es ist jedoch zu beachten, dass Lésungsmitteldampfe sich nicht immer vollstandig inert
verhalten, so dass als Inertgasstrom bevorzugt N,, He oder Ar, besonders bevorzugt N, gewahlt wird.

[0023] Ein gegebenenfalls separat zugefiihrter Inertgasstrom wird ebenfalls vorzugsweise auf 230°C bis 320°C,
besonders bevorzugt auf 270°C bis 310°C, erhitzt. Es kann sich dabei um ein Inertgas wie N,, He, Ar oder Dampfe
eines inerten Losungsmittels, z. B. aromatischen Kohlenwasserstoffen mit oder ohne Halogensubstitution, handeln. Es ist
jedoch zu beachten, dass Lésungsmitteldampfe sich nicht immer vollstandig inert verhalten, so dass als Inertgasstrom
bevorzugt N,, He oder Ar, besonders bevorzugt N, gewahlt wird.

[0024] In einer bevorzugten Ausfihrungsform der Erfindung werden die beiden Eduktstrome, sowie ein Inertgasstrom
dem Reaktor mittels einer vorzugsweise konzentrisch angeordneten Ringspaltdiise zugefiihrt, wobei der Inertgasstrom
Uber den Ringspalt und damit zwischen den beiden Eduktstrdmen zugefihrt wird, wahrend das Diamin vorzugsweise
durch einen konzentrischen inneren Kanal der Ringspaltdiise und das Phosgen durch den verbleibenden Querschnitt des
Reaktors zugefiihrt wird. Die mittlere Strémungsgeschwindigkeit des gegebenenfalls mit Inertgas verdinnten Diaminst-
roms beim Eintritt in den Reaktor liegt vorzugsweise im Bereich von 20-150 m/s, besonders bevorzugt im Bereich von
20-100 m/s, wahrend das vorerhitzte und gegebenenfalls mit Inertgas verdiinnte Phosgen vorzugsweise mit einer
mittleren Strdmungsgeschwindigkeit von mindestens 1 m/s, besonders bevorzugt von 5-15 m/s die verbleibende Quer-
schnittsflache zwischen AuRenwand der Ringspaltdiise und der Innenwand des Reaktors passiert. Der Inertgasstrom, der
Diamin und Phosgen beim Eintritt in den Reaktor kurz trennt, kann beispielsweise mit einer mittleren Stromungsge-
schwindigkeit von 20-150 m/s, vorzugsweise 20-100 m/s, dem Reaktor zugefiihrt werden.

[0025] Die vorzugsweise zu verwendende Ringspaltdiise wird, da der Inertgasstrom die beiden Eduktstréme trennt, im
Folgenden auch als Trennspaltdiise bezeichnet.

[0026] Die Mengenstrome von gasformigem Diamin und Phosgen werden vorzugsweise so gewahlt, dass der molare
Phosgeniiberschuss bezogen auf eine Aminogruppe 30 bis 300 %, bevorzugt 60 bis 200 % betragt.

[0027] Bevorzugtwerdenim erfindungsgemafen Verfahren Rohrreaktoren ohne Einbauten und ohne sich bewegende
Teile im Innern des Reaktors verwendet. Die Rohrreaktoren bestehen im Allgemeinen aus Stahl, Glas, legiertem oder
emailliertem Stahl und sind so dimensioniert, dass unter den Verfahrensbedingungen eine weitgehend vollstandige
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Umsetzung, bevorzugt eine vollstandige Umsetzung des Diamins mit dem Phosgen ermdglicht wird. Die Gasstréme
werden wie oben beschrieben beispielsweise Uber eine Trennspaltdise an einem Ende des Rohrreaktors in diesen
eingeleitet. Die Mischzone wird bevorzugt bei einer Temperatur innerhalb des Bereiches von 230°C bis 320°C, vorzugs-
weise 270°C bis 310°C, gehalten, wobei diese Temperatur gegebenenfalls und bei Bedarf durch Beheizung des
Rohreaktors aufrechterhalten werden kann.

[0028] Die getrennt aufgeheizten Reaktionspartner Phosgen und aliphatisches Diamin werden vermischt und umge-
setzt, wobei der Bereich des Reaktors, in dem die Umsetzung erfolgt, als Reaktionszone definiertist. Die Umsetzunginder
Reaktionszone erfolgt bevorzugt adiabatisch, also ohne gezielte Abfuhr der freigesetzten Reaktionswarme. Bevorzugt
bleibt dabei jedoch die Temperatur in der Reaktionszone unterhalb von 450 °C, besonders bevorzugt unterhalb von 425
°C. Dies kann durch die Mengenstrome an Diamin, Phosgen und gegebenenfalls Inertgas, sowie deren Eintrittstempe-
raturen gesteuert werden.

[0029] Mischung und Reaktion erfolgen bevorzugt in einer gemeinsamen technischen Vorrichtung zur Durchfiihrung
chemischer Reaktionen, dem Reaktor. Der Bereich, in dem die Mischung erfolgt, wird dabei Mischzone und der Bereich, in
dem die Reaktion erfolgt, Reaktionszone genannt. Mischzone und Reaktionszone sind dabei nicht klar raumlich von-
einander abzugrenzen, sondern gehen flieRend ineinander Uber und Gberlappen sich entsprechend raumlich.

[0030] Bei der Durchfiihrung des erfindungsgemafen Verfahrens liegt im Allgemeinen der Druck in den Zuleitungen
zum Reaktionsraum bei 200 bis 3.000 mbar abs., bevorzugt bei 800 bis 1.500 mbar abs., und am Ausgang aus dem
Reaktionsraum bei 150 - 2.000 mbar abs., bevorzugt bei 750 bis 1440 mbar abs., wobei durch Aufrechterhaltung eines
geeigneten Differenzdrucks eine Stromungsgeschwindigkeit innerhalb des Reaktionsraums von 3 bis 120 m/s, bevorzugt
5 bis 75 m/s eingehalten wird. Unter diesen Voraussetzungen herrschen innerhalb des Reaktionsraums im Allgemeinen
turbulente Stromungsverhaltnisse vor.

[0031] Die mittlere Verweilzeit des Reaktionsgemischs im Reaktor betragt beispielsweise 0,05 bis 4 s, bevorzugt 0,1 bis
2 s, besonders bevorzugt 0,2 bis 0,5 s. Die mittlere Verweilzeit berechnet sich aus dem zeitlichen Durchsatz der
Eduktstrome, der Reaktordimensionierung und den Reaktionsparametern Druck und Temperatur.

[0032] Nach dem Durchlaufen der Reaktionszone wird zumindest ein Teil, bevorzugt jedoch das gesamte erhaltene
Reaktionsgemisch, rasch abgekihlt und dabei unter Erhalt einer Rohwarel6sung zumindest teilweise kondensiert. Dies
erfolgt, indem es in eine Quenchzone eingebracht wird und dort mit einer Quenchflissigkeit in Kontakt gebracht wird.
Aufbau und Betrieb einer Quenchzone im Rahmen der Herstellung von Diisocyanaten durch Phosgenierung der ent-
sprechenden Diamine in der Gasphase sind dem Fachmann hinlanglich bekannt. Mdgliche Ausgestaltungen sind
beispielsweise in EP 1 403 248 A1 und in EP 1 935 875 A1 offenbart.

[0033] Ineinerbevorzugten Ausfiihrungsform sind Mischzone, Reaktionszone und Quenchzone in einer gemeinsamen
technischen Vorrichtung, dem Reaktor, angeordnet.

[0034] Die eingesetzte Quenchflissigkeit enthalt mindestens ein organisches Lésungsmittel umfassend bevorzugt
aliphatische Kohlenwasserstoffe, aromatische Kohlenwasserstoffe ohne Halogensubstitution, aromatische Kohlenwas-
serstoffe mit Halogensubstitution und Mischungen der vorgenannten Lésungsmittel. Bevorzugt ist das in der Quench-
flissigkeit enthaltene, mindestens eine organische Lésungsmittel Chlorbenzol, p-Dichlorbenzol, o-Dichlorbenzol, Chlor-
toluol und Chlornaphthalin oder Mischungen der vorgenannten Losungsmittel. Besonders bevorzugt ist das in der
Quenchflissigkeit enthaltene, mindestens eine organische Lésungsmittel Chlorbenzol und o-Dichlorbenzol oder eine
Mischung der vorgenannten Lésungsmittel. Ganz besonders bevorzugt ist das in der Quenchflissigkeit enthaltene,
mindestens eine organische Losungsmittel Chlorbenzol. Bevorzugt enthélt die Quenchfliissigkeit neben dem Lésungs-
mittel auch das bei der Reaktion gebildete Isocyanat, da bevorzugt zumindest ein Teil der Quenchflissigkeit aus der
anfallenden Isocyanat-Rohware entnommen wird. In diesem Fall ist es zur Vermeidung von Feststoffablagerungen in
Rohleitungen, Ventilen, Disen oder anderen Einrichtungen des Quenchs empfehlenswert, gegebenenfalls in der
Quenchflissigkeit enthaltene Feststoffpartikel abzutrennen. MaRnahmen, mit denen eine solche Feststoffabtrennung
erfolgen kann, sind dem Fachmann bekannt, bevorzugt erfolgt eine Filtration zumindest eines Teils der Quenchflissigkeit.
[0035] Umden erfindungsgemafen Anteil an Lsungsmittel in der anfallenden Rohware-L&sung von 68 bis 88 Gew.-%
zu erreichen, ist es zweckmafig, dass die Quenchflissigkeit selbst einen Lésungsmittelgehalt oberhalb des dieses
Zielwerts aufweist. Der Lésungsmittelgehalt der Quenchfliissigkeit liegt vorzugsweise bei wenigstens 70 Gew.-%,
bevorzugt wenigstens 72 Gew.-% und besonders bevorzugt wenigstens 75 Gew.-%. Sofern eine Quenche mit zwei
oder mehr Stufen und méglicherweise unterschiedlicher Quenchfllssigkeit zum Einsatz kommt, ist hierbei der rechner-
ische Losungsmittelgehalt der insgesamt eingesetzten Quenchflussigkeit, also der Summe aller Quenchfliissigkeits-
Strome, wesentlich. Sofern mehr als ein Lésungsmittel in der Quenchflissigkeit enthalten ist, betrifft der Losungsmittel-
gehalt die Gesamtheit der Losungsmittel.

[0036] Ineinerbevorzugten Ausfihrungsform der Erfindung werden der Mengenstrom und der Lésungsmittelgehaltder
Quenchflissgikeit derart bemessen, dass die anfallende Rohwarelésung einen Gehalt an Lésungsmittel von 70 bis 86
Gew.-%, bevorzugt von 72 bis 85 Gew.-% und besonders bevorzugt von 74 bis 84 Gew.-% aufweist. Hohere Gehalte sind
dabei vorteilhaft fiir einen besonders niedrigen Gehalt an Chloralkylisocyanaten in der Rohware. Zu hohe Lésungs-
mittelgehalte verursachen andererseits einen erhéhten Aufwand fur die Abtrennung und Ruckfihrung des Lésungs-
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mittels, so dass auf eine allzu starke Verdiinnung der Rohware verzichtet werden sollte.

[0037] Die Anfallende Rohware kannin einem Sammeltank mit weiterem Losungsmittel weiter verdiinnt werden, jedoch
ist das angesichts des ohnehin schon hohen Lésungsmittelgehalts der Rohware in der Regel weder erforderlich noch
vorteilhaft. Es wirkt sich vielmehr negativ auf den Gesamtprozess aus, da dieses zusatzliche Lésungsmittel spater wieder
vom Isocyanat abgetrennt werden musste. Eine Ausnahme hiervon bilden Verfahren, bei denen zumindest ein Teil der
Rohware-L6sung aus dem Sammeltank entnommen und selbst als Quenchflissigkeit eingesetzt wird. In diesem Fall
erhohtdas weitere, in den Sammeltank zugegebene Losungsmittel den Losungsmittelgehaltim Quench-Medium, so dass
Uber diese Zugabe an weiterem Lésungsmittel in den Sammeltank der Losungsmittelgehalt in der anfallenden Rohware
beeinflusst und eingestellt werden kann. Sofern keine Beprobung der anfallenden Rohware erfolgen kann, bevor deren
Zusammensetzung weiter verandert wird, oder einfach um den Aufwand fiir Prozessanalytik zu reduzieren, ist es dem
Fachmann auch maéglich, den Gehalt an Lésungsmittel in der anfallenden Rohware rechnerisch zu ermitteln. Eine
derartige Berechnung kann auch vorteilhaft eingesetzt werden, um den erforderlichen Mengenstrom an Quenchflissig-
keit in die Quenchzone und deren Losungsmittelgehalt zu bemessen.

[0038] In einer bevorzugten Ausfiihrungsform des Verfahrens werden der Mengenstrom und/oder der Lésungsmittel-
gehalt der Quenchflissigkeit computerimplementiert bemessen, wobei anhand von Betriebsparametern ein erwarteter
Gehalt an Losungsmittel in der Rohwareldsung errechnet und in mindestens eine Stellgrofie flir mindestens einen Aktor
Ubersetzt wird, der den Mengenstrom und/oder den Lésungsmittelgehalt der Quenchflissigkeit beeinflusst. Beispiele fur
solche Aktoren sind Pumpen oder Ventile, bevorzugt Regelventile, die den Mengenstrom der Quenchflissigkeit regeln
oder die den Eintrag von frischem oder aufbereitetem Lésungsmittel in die Quenchflissigkeit regeln und somit den
Lésungsmittelgehalt der Quenchflissigkeit und in der Folge auch den Gehalt an Lésungsmittel in der Rohware beein-
flussen. Ein weiterer Gegenstand der vorliegenden Erfindung ist ein computerimplementiertes Verfahren zur Bemessung
des erfindungsgemaR einzubringenden Mengenstroms, dadurch gekennzeichnet, dass anhand von Daten und Para-
metern die Rohwarekonzentration wahrend der Herstellung von aliphatischen Diisocyanaten durch Gasphasenphos-
genierung der korrespondierenden aliphatischen Diamine rechnerisch ermittelt wird.

[0039] Die Quenchzone kann so ausgestaltet sein, dass die Zugabe von Quenchflissigkeit an nur einer Position in
Langsrichtung des Reaktors erfolgt oder aber so, dass die Zugabe von Quenchfliissigkeit an zwei oder mehr Positionenin
Langsrichtung des Reaktors erfolgt. Derartige unterschiedliche Positionen in Langsrichtung des Reaktors mit Quenchf-
lissgikeitszugabe werden im Folgenden auch als Quenchstufen bezeichnet. Jede Quenchstufe ist vorzugsweise mit
mehreren Disen versehen, die entlang des Reaktorumfangs verteilt sind. Bevorzugt umfasst die Quenchzone zwei oder
mehr, besonders bevorzugt genau zwei Quenchstufen. In dieser Ausgestaltung kénnen die unterschiedlichen Quench-
stufen mit unterschiedlichen Quenchflissigkeiten beschickt werden, also Quenchflissigkeiten unterschiedlicher Zu-
sammensetzung und damit auch unterschiedlichen Lésungsmittelgehalts. Vorzugsweise wird in am weitesten strom-
abwarts gelegener Position, bei vertikal angeordneten Rohrreaktoren also der untersten Position, eine Quenchflissigkeit
mit dem niedrigsten Losungsmittelgehalt zugegeben, wahrend an weiter stromaufwarts gelegenen Positionen Quenchf-
Iissigkeiten mit einem héheren Lésungsmittelgehalt eingesetzt werden.

[0040] Die Temperatur der Quenchflissigkeit wird vorzugsweise so gewahlt, dass sie einerseits oberhalb der Zer-
setzungstemperatur des dem Diisocyanat entsprechenden Carbamidsaurechlorids und andererseits unterhalb der
Kondensationstemperatur des Diisocyanats unter den Prozessbedingungen in der Quenchzone liegt. Sofern Lésungs-
mitteldampfe als verdiinnendes Inertgas zugesetzt wurden, liegt die Temperatur der Quenchfliissigkeit vorzugsweise
auch unterhalb der Kondensationstemperatur dieses Lésungsmittels, so dass Diisocyanat und Hilfslésungsmittel kon-
densieren bzw. sich in der Quenchfliissigkeit I6sen, wahrend Uberschissiges Phosgen, Chlorwasserstoff und gege-
benenfalls Teile von Lésungsmitteln und verdampfter Quenchflissigkeit die Quenchzone gasférmig verlassen. Zur
selektiven Gewinnung des Diisocyanats aus dem die Reaktionszone gasférmig verlassenden Gemisch besonders
gut geeignet sind insbesondere bei einer Temperatur von 60 bis 200°C, vorzugsweise 90 bis 170°C, gehaltene
Quenchflissigkeiten.

[0041] Die die Quenchzone gasférmig verlassenden Anteile des Reaktiongemisches werden anschliefiend in an sich
bekannter Weise von Uberschiissigem Phosgen befreit. Dies kann mittels einer Kiihlfalle, Absorption in einem bei einer
Temperatur von -10°C bis 8°C gehaltenen inerten L6sungsmittel (z.B. Chlorbenzol, MCB, oder Dichlorbenzol, ODB) oder
durch Adsorption und Hydrolyse an Aktivkohle erfolgen. Das die Phosgen-Riickgewinnungsstufe durchlaufende Chlor-
wasserstoffgas kann in an sich bekannter Weise zur Riickgewinnung des zur Phosgensynthese erforderlichen Chlors
rezykliert werden.

[0042] Die Reindarstellung des Diisocyanats erfolgt vorzugsweise durch destillative Aufarbeitung der Isocyanat-
Rohwareldsung.

[0043] Die Vorteile des erfindungsgemafien Verfahrens sind:

a) Geringe Nebenproduktbildung und dadurch niedrige Gehalte an chlorhaltigen Nebenprodukten, insbesondere
Chloralkylisocyanaten, bereits in den Rohwaren. Unter Herausrechnung des Losungsmittels liegen die Konzentra-
tionen von Chloralkylisocyanat in der Rohwarelésung bei weniger als 0,25 Gew.-%. Dadurch kann der Aufwand bei
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der nachfolgenden Destillation gering gehalten werden.
b) Vermeidung von festen Ablagerungen an der Reaktorwand und in der Quenche.

[0044] Ein weiterer Gegenstand der vorliegenden Erfindung ist eine Vorrichtung zur Herstellung von aliphatischen
Diisocyanaten mittels Gasphasenphosgenierung nach dem erfindungsgeméafen Verfahren, umfassend

* einen Reaktor mit wenigstens einer Reaktionszone, die zur Umsetzung mindestens eines aliphatischen Diamins mit
Phosgen eingerichtet ist, sowie wenigstens einer Quenchzone, die zur Kontaktierung des Reaktionsgemisches mit
einer Quenchflissigkeit enthaltend mindestens ein organisches Lésungsmittel eingerichtet ist,

* wenigstens einen Aktor, der dazu eingerichtet ist, den Mengenstrom und/oder den Lésungsmittelgehalt der Quench-
flussigkeit zu beeinflussen,

¢ eine Schnittstelleneinheit, die dazu eingerichtet ist, wenigstens einen Betriebsparameter des Reaktors kontinuierlich
oder periodisch einzulesen

* einen Prozessor, der dazu eingerichtet ist, den wenigstens einen kontinuierlich oder periodisch eingelesenen
Betriebsparameter zu verarbeiten, daraus einen theoretischen Ldsungsmittelgehalt fir die anfallende Rohware
zu errechnen und bei einer Abweichung dieses Lésungsmittelgehalts von einem vorgegebenen Zielwert fir diesen
Lésungsmittelgehalt entweder einen Hinweis auf einer Anzeige auszugeben oder eine neue StellgréRe an den
wenigstens einen Aktor zu Ubermitteln und so den Losungsmittelgehalt in der anfallenden Rohware anzupassen.

[0045] Ebenfalls Gegenstand der vorliegenden Erfindung ist eine Verwendung einer Quenchflissigkeit mit derart
bemessenem Mengenstrom und Losungsmittelgehalt, dass der Chloralkylisocyanat-Gehalt aliphatischer Diisocyanate
reduziert wird.

[0046] Im Folgenden wird die Erfindung an Beispielen naher beschrieben, ohne jedoch auf diese beschrankt zu sein.
Beispiele:

GC-Methode fiir die Rohware-Analytik:

[0047]

Gas-Chromatograph: Agilent ( ehemals Hewlett PACKARD ), 7890, Serie A oder B ( 6890
Serie A oder B sind auch mdglich ),

Trennsaule: RXI 17 (Restek), fused Silica, Lange 30 m, innerer Durchmesser 0,32
mm, Filmdicke 1,0 wm

Temperaturen: Injektor 250°C, Detektor (FID) 350°C,
Ofen: Start 80°C, Haltezeit 0 min ,

Heizrate 10°K/min auf 140°C, Haltezeit 7,5 min
Heizrate 20°K/min auf 250°C, Haltezeit 5,0 min
Laufzeit 24 min.

Tragergas: Wasserstoff
Gaseinstellung konstanter Fluss anstatt konstanter Druck
Saulendruck ca. 0,4 bar abs., bei Start der Analyse
Saulenstréomung ca. 100mL/min bei konstantem Fluss
Splitausgang Fluss 100mL/ min
Verhaltnis 50:1
Septumspllung ca. 3 ml/min

[0048] Die quantitative Auswertung erfolgt tiber die normierte Flachenprozent-Methode. Fir das jeweilige Lésungs-
mittel wird Uber eine Kalibrierung mit externem Standard ein Response Faktor im erwarteten Konzentrationsbereich
bestimmt, der bei der Ermittlung des Lésungsmittelgehalts in der Rohwarelésung berticksichtigt wird. Fur Chloralkyli-
socyanate und Diisocyanate wird ein Response-Faktor von 1 zur Ermittlung der normierten Flachenprozente ange-
nommen.

Vergleichsbeispiel 1:

[0049] PDA wurde verdampft und auf 310 °C (berhitzt und so ein Strom von 8,46 kg/h an gasférmigem PDA bereit-
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gestellt. Gleichzeitig wurden ein Strom von 45 kg/h Phosgen bei 310 °C bereitgestellt und ein Strom von 1,48 kg/h
Stickstoff bei 310 °C bereitgestellt. Diese Stréme wurden einem vertikal angeordneten, konisch-zylindrischen Reaktor
zugefiuhrt, welcher Mischzone, Reaktionszone, Quenchzone und einen Sammeltank umfasste. Die Zugabe erfolgte am
oberen Ende des Reaktors, wobei das PDA durch ein koaxial verlaufendes Zentralrohr einer Trennspaltdiise zugegeben
wurde, und der Stickstoff durch den Trennspalt dieser Dise. Phosgen stromte durch den verbleibenden Ringraum
zwischen Duse und innerer Reaktorwand an der Duse vorbei. Am Austritt der Diise war somit der Stickstoffstrom zwischen
dem Amin- und dem Phosgenstrom angeordnet. Stromabwarts erfolgte spontan die Mischung der Stoffstrome und das
Reaktionsgemsich durchlief unter Bildung des Isocyanats die Reaktionszone. Das so erhaltene Reaktionsgemisch wurde
weiter stromabwarts in einem zweistufig ausgefihrten Quench durch Eindusen von Quenchflissigkeiten abgekuhlt,
woraufhin ein Teil des Reaktionsgemisches kondensierte und frei in einen unterhalb des Quenchs befindlichen Sammel-
tank ablief. Der hierbei nicht niedergeschlagene Teil des Reaktionsgemisches verlield den Reaktor gasférmig und wurde in
einer mit Chlorbenzol betriebenen Auswaschkolonne von Isocyanat-Resten befreit. Die anfallende Waschlosung enthielt
ca. 98 Gew.-% Chlorbenzol sowie geringe Mengen an Phosgen und PDI.

[0050] Die Quenchflissigkeit fur die erste, obere Quenchstufe wurde aus dieser Waschldsung entnommen, wahrend in
der zweiten, unteren Quenchstufe als Quenchflissigkeit ein dem Sammeltank entnommener Rohwarestrom in die
Quenchzone eingedist wurde, so dass letztlich die Isocyanat-Rohware Uber den Sammeltank und die zweite untere
Quenchstufe zirkuliert wurde.

[0051] Der Mengenstrom an Quenchfliissigkeit zur ersten Quenchstufe wurde so eingestellt, dass in der im Sammel-
tank anfallenden Rohware ein Chlorbenzolgehalt von 65 Gew.-% vorlag.

[0052] Die GC-Analytik der erhaltenen Rohlésung zeigte einen CPI-Gehalt von 0,48 Gew.-% bezogen auf die Rohware
ohne Lésungsmittel.

Beispiel 1:

[0053] Die Phosgenierung wird wie in Vergleichsbeispiel 1 durchgefiihrt, jedoch wurde der Mengenstrom zur ersten
Quenchstufe erhdht, so dass der Gehalt an Chlorbenzol in der Rohware bei 68 Gew.-% lag.

[0054] Die GC-Analytik der erhaltenen Rohlésung zeigte einen CPI-Gehalt von 0,22 Gew.-% bezogen auf die Rohware
ohne Lésungsmittel.

Beispiel 2:

[0055] Die Phosgenierung wird wie in Vergleichsbeispiel 1 durchgefiihrt, jedoch wurde lber eine zusatzliche Ein-
speisung von Chlorbenzol in den Sammeltank die der Gehalt an Chlorbenzol in der Rohware und (und somit auch in der
Quenchflissigkeit zur zweiten, unteren QuenchStufe) auf 70 Gew.-% eingestellt.

[0056] Die GC-Analytik der erhaltenen Rohlésung zeigte einen CPI-Gehalt von 0,16 Gew.-% bezogen auf die Rohware
ohne Lésungsmittel.

Beispiel 3:

[0057] Die Phosgenierung wird wie in Vergleichsbeispiel 1 durchgefiihrt, jedoch wurde der Mengenstrom zur ersten
Quenchstufe erhoht, so dass der Gehalt an Chlorbenzol in der Rohware bei 74,5 Gew.-% lag.

[0058] Die GC-Analytik der erhaltenen Rohldsung zeigte einen CPI-Gehalt von 0,09 Gew.-% bezogen auf die Rohware
ohne Ldsungsmittel.

Beispiel 4:

[0059] Die Phosgenierung aus Beispiel 2 wurde wiederholt, wobei nun unter sonst gleichen Bedingungen nicht PDA,
sondern ein Strom von 9,62 kg/h an HDA phosgeniert wurde. Der Losungsmittelgehalt der Rohwareldsung wurde wie in
Beispiel 2 auf 70 Gew.-% eingestellt.

[0060] Die GC-Analytik der erhaltenen Rohldsung zeigte einen CHI-Gehalt von 0,17 Gew.-% bezogen auf die Rohware
ohne Lésungsmittel.

Patentanspriiche

1. Verfahren zur Herstellung von aliphatischen Diisocyanaten durch eine Gasphasenphosgenierung der korrespondier-
enden aliphatischen Diamine,
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» wobei ein Mengenstrom mindestens eines aliphatischen Diamins mit Phosgen zu einem Reaktionsgemisch
umgesetzt wird und

+ das Reaktionsgemisch zumindest teilweise in einer Quenchzone mit einer Quenchflissigkeit, enthaltend
mindestens ein organisches Lésungsmittel, in Kontakt gebracht wird, wodurch eine Rohwarelésung erhalten
wird,

dadurch gekennzeichnet, dass die Quenchflissigkeit mit einem Mengenstrom und einem Losungsmittelgehalt in
die Quenchzone eingebrachtwird, die derart bemessen sind, dass die Rohwareldsung einen Gehalt an Losungsmittel
von 68 bis 88 Gew.-% aufweist.

Verfahren gemaf Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass das aliphatische Diisocyanat 1,5-Pentandiisocyanat
ist.

Verfahren gemaf Anspruch 1 oder 2, dadurch gekennzeichnet, dass das mindestens eine aliphatische Diamin 1,5-
Pentandiamin ist, bevorzugt 1,5-Pentandiamin ist und aus biobasierter Herstellung und/oder Quelle stammt.

Verfahren gemaf einem der Anspriiche 1 bis 3, dadurch gekennzeichnet, dass das mindestens eine Lésungsmittel
Chlorbenzol, p-Dichlorbenzol, o-Dichlorbenzol, Chlortoluol Chlornaphthalin oder eine Mischung der vorgenannten
Losungsmittel ist.

Verfahren gemal einem der Anspriiche 1 bis 4, dadurch gekennzeichnet, dass der Losungsmittelgehalt der
Quenchflissigkeit bei wenigstens 70 Gew.-%, bevorzugt wenigstens 72 Gew.-% und besonders bevorzugt bei
wenigstens 75 Gew.-% liegt.

Verfahren gemaf einem der Anspriiche 1 bis 5, dadurch gekennzeichnet, dass der eingebrachte Mengenstrom und
der Lésungsmittelgehalt der Quenchflissigkeit derart bemessen sind, dass die anfallende Rohwarelésung einen
Gehalt an Lésungsmittel von 70 bis 86 Gew.-%, bevorzugt von 72 bis 85 Gew.-% und besonders bevorzugt von 74 bis
84 Gew.-% aufweist.

Verfahren gemaR einem der Anspriiche 1 bis 6, dadurch gekennzeichnet, dass die Quenchzone zwei oder mehr,
bevorzugt zwei Quenchstufen umfasst.

Verfahren gemaf einem der Anspriiche 1 bis 7, dadurch gekennzeichnet, dass der Mengenstrom und/oder der
Lésungsmittelgehalt der Quenchflissigkeit computerimplementiert bemessen werden, wobei anhand von Betriebs-
parametern ein erwarteter Gehalt an Ldsungsmittel in der Rohwarelésung errechnet und in mindestens eine
StellgroRe fur mindestens einen Aktor Ubersetzt wird, der den Mengenstrom und/oder den Lésungsmittelgehalt
der Quenchflissigkeit beeinflusst.

Vorrichtung zur Herstellung von aliphatischen Diisocyanaten mittels Gasphasenphosgenierung gemaf einem der
Anspriche 1 bis 7, umfassend

» einen Reaktor mit wenigstens einer Reaktionszone, die zur Umsetzung mindestens eines aliphatischen
Diamins mit Phosgen eingerichtetist, sowie wenigstens einer Quenchzone, die zur Kontaktierung des Reaktions-
gemisches mit einer Quenchfliissigkeit enthaltend mindestens ein organisches Lésungsmittel eingerichtet ist,
» wenigstens einen Aktor, der dazu eingerichtet ist, den Mengenstrom und/oder den Lésungsmittelgehalt der
Quenchflissigkeit zu beeinflussen,

+ eine Schnittstelleneinheit, die dazu eingerichtet ist, wenigstens einen Betriebsparameter des Reaktors
kontinuierlich oder periodisch einzulesen

+ einen Prozessor, der dazu eingerichtet ist, den wenigstens einen kontinuierlich oder periodisch eingelesenen
Betriebsparameter zu verarbeiten, daraus einen theoretischen Lésungsmittelgehalt fiir die anfallende Rohware
zu errechnen und bei einer Abweichung dieses Losungsmittelgehalts von einem vorgegebenen Zielwert fir
diesen Lésungsmittelgehalt entweder einen Hinweis auf einer Anzeige auszugeben oder eine neue Stellgrée an
den wenigstens einen Aktor zu Ubermitteln und so den L&sungsmittelgehalt in der anfallenden Rohware
anzupassen.

10. Verwendung einer Quenchflissigkeit mit derart bemessenem Mengenstrom und Lésungsmittelgehalt, dass der

Chloralkylisocyanat-Gehalt aliphatischer Diisocyanate reduziert wird.

10
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11. Computerimplementiertes Verfahren zur Bemessung des gemaR einem der Anspriiche 1 bis 8 eingebrachten
Mengenstroms, dadurch gekennzeichnet, dass anhand von Daten und Parametern die Rohwarekonzentration
wahrend der Herstellung von aliphatischen Diisocyanaten durch Gasphasenphosgenierung der korrespondierenden
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aliphatischen Diamine rechnerisch ermittelt wird.
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ANHANG ZUM EUROPAISCHEN RECHERCHENBERICHT

UBER DIE EUROPAISCHE PATENTANMELDUNG NR. EP 23 18 0222

In diesem Anhang sind die Mitglieder der Patentfamilien der im obengenannten europdischen Recherchenbericht angeflihrten
Patentdokumente angegeben.

Die Angaben Uber die Familienmitglieder entsprechen dem Stand der Datei des Européischen Patentamts am

Diese Angaben dienen nur zur Unterrichtung und erfolgen ohne Gewahr.

04-12-2023

10

15

20

25

30

35

40

45

50

55

EPO FORM P0461

Im Recherchenbericht
angefihrtes Patentdokument

Datum der
Veréffentlichung

Mitglied(er) der
Patentfamilie

Datum der
Verdffentlichung

EP 1935875 Al 25-06-2008 AT E517082 T1 15-08-2011
CN 101200437 A 18-06-2008
DE 102006058634 Al 19-06-2008
EP 1935875 Al 25-06-2008
JP 5366393 B2 11-12-2013
JP 2008150372 A 03-07-2008
KR 20080055661 A 19-06-2008
PL 1935875 T3 30-12-2011
™ 200842122 A 01-11-2008
us 2008167490 Al 10-07-2008
WO 2018224530 Al 13-12-2018 CN 110914236 A 24-03-2020
EP 3634946 Al 15-04-2020
HU E060475 T2 28-03-2023
us 2020131120 A1 30-04-2020
WO 2018224530 Al 13-12-2018
WO 2016042125 Al 24-03-2016 CN 106715384 A 24-05-2017
EP 3194362 Al 26-07-2017
JP 6707078 B2 10-06-2020
JpP 2017527597 A 21-09-2017
KR 20170058926 A 29-05-2017
us 2017283370 Al 05-10-2017
us 2019112259 Al 18-04-2019
WO 2016042125 Al 24-03-2016

Fur ndhere Einzelheiten zu diesem Anhang : siehe Amtsblatt des Europaischen Patentamts, Nr.12/82
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IN DER BESCHREIBUNG AUFGEFUHRTE DOKUMENTE
Diese Liste der vom Anmelder aufgefiihrten Dokumente wurde ausschlief3lich zur Information des Lesers aufgenommen

und ist nicht Bestandteil des europdischen Patentdokumentes. Sie wurde mit gré3ter Sorgfalt zusammengestellt; das
EPA (ibernimmt jedoch keinerlei Haftung fiir etwaige Fehler oder Auslassungen.

In der Beschreibung aufgefiihrte Patentdokumente

+  DE 2625075 A1 [0006] [0008] «  EP 1555258 A1[0019]
« EP 0100047 A1 [0009] « EP 1275639 A1[0019]

+ WO 2008015134 A1 [0010] « EP 1275640 A1 [0019]

+ WO 2016042125 A1 [0011] [0019] «  EP 1449826 A1 [0019]

« EP 3533785 A1[0012] « EP 1754698 B1 [0019]

« WO 2010115908 A1 [0013] +  DE 10359627 A1 [0019]

« WO 2018224530 A1 [0014] +  DE 102005042392 A1 [0019]
« WO 2018224529 A1 [0015] «  EP 1403248 A1[0032]

«  EP 0289840 B1[0019] «  EP 1935875 A1[0032]

e EP 1319655 A2 [0019]

In der Beschreibung aufgefiihrte Nicht-Patentliteratur

e T. LESIAK ; K. SEYDA. Journal fiir Praktische e W. SIEFKEN. Justus Liebigs Ann. Chem., 1949, vol.
Chemie (Leipzig), 1979, vol. 321 (1), 161-163 [0006] 562, 25 [0006]
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